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® Vorrichtung zur Durchfuhrung einer katalytischen Reaktion 

@ Vorrichtung zur Durchfuhrung einer katalytischen Re- 
aktion, insbesondere einer Reformierung, einer COOxi- 
dation oder eines katalytischen Brennens, unter Durchlei- 
tung eines geeigneten Reaktionsgemisches durch einen 
Katalysator, wobei der Katalysator wenigstens teilweise 
von einer Deckschicht zur ortlichen Verminderung und/ 
Oder Vermeidung eines Abreagierens des Reaktionsgemi- 
sches von seiner Durchleitung durch den Katalysator aus- 
gebildet ist. 
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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft eine Vorrichtung zur 
Durchfuhrung einer katalytischen Reaktion nach dem Ober- 
bcgrifT dcs Patcntanspruchs 1 sowic ein \fcrfahrcn zum Auf- 5 
bringen einer Deckschicht auf einen Katalysator nach dem 
Oberbegriff des Patentanspruchs 5. 

Als Bcispicl fur cine katalytische Reaktion sci beispicls- 
weise die Wasserstofferzeugung aus Kohlenwasserstoff 
oder Alkohol, insbesondere Methanol (sogenannte Metha- to 
nol-Reformierung) unter Zufuhrung eines Kohlenwasser- 
stoff oder Alkohol und Wasser umfassenden Reaktionsge- 
misches auf einern Katalysator genannt. Weitere Beispiele 
sind die Kohlenmonoxid-Verringerung unter Freisetzung 
von Kohlcndioxid in einer sogenannten WasserstofT-Shift- 15 
Reaktion, die Kohlenmonoxid-Oxidation unter Zufuhrung 
eines CO-haltigen Gases und eines (Vhaltigen Gases auf ei- 
nern Katalysator sowic das Vcrbrcnncn eines brennbaren 
Eduktes unter Zusatz eines (Vhaltigen Gases in einem kata- 
lytischen Brenner. 20 

Die Gewinnung von Wasserstoff aus Methanol basiert auf 
der Gesamtreaktion CH 3 OH + H 2 0 COz + 3H 2 . Zur 
Durchfuhrung dieser Reaktion wird in der Praxis ein dem 
Kohlenwasserstoff und Wasserdampf umfassendes Reakti- 
onsgemisch unter Zufuhr von Warme an einem gceigneten 25 
Katalysator entlang geleitet bzw. durch diescn durchgeleitet, 
um in einem zweiten oder mehrstufigen Reaktionsablauf 
den gewunschten Wasserstoff zu erzeugen. Eine dcrartige 
Vorrichtung zur zweistufigen Methanol-Reformierung ist 
beispielsweise aus der EP 0 687 648 Al bekannt. 30 

Es sind ferner Vorrichtungen zur Durchfuhrung einer ka- 
talytischen Reaktion unter Zufuhrung eines geeigneten Re- 
aktionsgemisches auf einem Katalysator bekannt, wobei der 
Katalysator mindestens eine durch Verpressen von Kataly- 
satormaterial gebildete diinnc und groBflachige Scheibe ist, 35 
durch die das Reaktionsgemisch unter Druckabfall hin- 
durchpressbar ist. 

Insbesondere bei einem durch Ubcreinanderstapelung 
von Katalysatorscheiben (Stapelreaktor) ausgebildeten Ka- 
talysator erweist es sich als nachteilig, daB die zudosierten 40 
Edukte bzw. ein zudosiertes Reaktionsgemisch bereits beim 
tjberstromen der Scheiben (aufgrund von Diffusionseffek- 
ten) mit vorhandenem Sauerstofif abreagieren bzw. abrea- 
giert, so daB bei einem anschlieBenden Durchgang durch 
den Katalysator nicht mehr ausreichend Sauerstofif vorhan- 45 
den ist, um dem Katalysator lokal die notwendige Warme 
zuzufuhren. Es ergeben sich hierdurch groBe Temperatur- 
gradicnten innerhalb des Katalysators. 

Aufgabe der Erfindung ist daher die Schaffung einer Vor- 
richtung zur Durchfuhrung einer katalytischen Reaktion, bei 50 
welcher eine weitgehend homogene katalytische Reaktion 
eines Reaktionsgemisches uber den gesamten Katalysator 
erreichbar ist. Insbesondere ein Abreagieren der zudosierten 
Edukte vor ihrem Eintreten in den Katalysator soil vermie- 
den werden. 55 

Diese Aufgabe wird gelost durch eine Vorrichtung zur 
Durchfuhrung einer katalytischen Reaktion mit den Merk- 
malen des Patentanspruchs 1 und ein Verfahren mit den 
Merkmalen des Patentanspruches 5. 

Durch die erfindungsgemaBe wenigstens teilweise Auf- 60 
bringung einer Deckschicht auf den Katalysator kann, jc 
nach ortlicher Dicke der Deckschicht, eine selektive Ver- 
minderung und/oder Vermeidung eines Abreagierens der zu- 
gefuhrten Edukte bzw. eines Reaktionsgemisches vermie- 
den werden. Dieser Effekt tritt aufgrund einer durch die 65 
Deckschicht verursachten Verminderung bzw. Vermeidung 
von Diffusionseflekten ein. Es lassen sich hierdurch bei ei- 
ner katalytischen Reaktion uber den gesamten Katalysator 
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gleichmaBige Temperaturen erzielen, so daB groBe Tempe- 
raturgradicntcn endang dcs Katalysators vcrmieden werden 
konnen. 

Vorteilhafle Ausgestaltungen der erfindungsgemaBen 
Vorrichtung sind Gcgenstand der Unteranspruchc. 

GemaB einer besonders bevorzugten Ausbildung der er- 
findungsgemaBen Vorrichtung weist der Katalysator wenig- 
stens cine groBflachige katalytische Scheibe bzw. Schicht 
auf, durch welche das Reaktionsgemisch unter Druckabfall 
hindurchpressbar ist. Dadurch, daB es erfindungsgemaB 
moglich ist, durch ortliche Aufbringung einer Deckschicht 
die katalytische Reaktion entlang der katalytischen Schicht 
zu steuern, konnen Temperaturgradienten wirksam vcrmie- 
den werden, wodurch die mechanische Belastung der kata- 
lytischen Schicht wahrend der katalytischen Reaktion ver- 
mindert werden kann. 

ZweckmaBigerweise ist die katalytische Schicht mit we- 
nigstens einem, insbesondere mittig ausgebildeten, Durch- 
bruch ausgebildet, wobei die Deckschicht im Bereich des 
Durchbruchs relativ dick, und in den ubrigen Bereichen, an 
welchen das Reaktionsgemisch in die katalytische Schicht 
eintritt, relativ diinn ausgebildet ist. Durch diese MaBnahme 
kann wirksam vermieden werden, daB es bereits im Bereich 
des Durchbruchs zu einer katalytischen Reaktion bzw. zu ei- 
nem Abreagieren des Reaktionsgemisches kommt. Ferner 
kann gewahrleistet werden, daB es uber die gesamte Schicht 
zu einem im wesentlichen gleichmaBigen Abreagieren des 
Reaktionsgemisches kommt. 

GemaB einer besonders bevorzugten Ausgestaltung der 
erfindungsgemaBen Vorrichtung, sind mehrere iibereinander 
gestapelte katalytische Schichten vorgesehen, wobei die je- 
weiligen Durchbriiche zur Bildung eines Eingangskanals 
zur Zufuhr des Reaktionsgemisches miteinander fluchten, 
und zwischen den einzelnen Schichten von dem Eingangs- 
kanal abzweigende Vcrteilungskanale ausgebildet sind. Da- 
durch, daB die Deckschicht im Bereich der Durchbruche 
bzw. des Eingangskanals relativ dick ausgebildet ist, kommt 
es in dicsem Bereich zu keiner nennenswerten katalytischen 
Reaktion. Vielmehr wird das Reaktionsgemisch im wesent- 
lichen unreagiert in die Verteilungskanale gefuhrt und uber 
die in diesem Bereich relativ diinn ausgebildete Deckschicht 
in die katalytische Schicht eingefuhrt bzw. eingepreBt. Hier- 
durch kommt es uber die gesamte katalytische Schicht zu ei- 
ner im wesentlichen gleichmaBigen katalytischen Reaktion. 

GemaB einer bevorzugten Ausfuhrungsform des erfin- 
dungsgemaBen Verfahrens weist das zweite Pulver, aus wel- 
chem die Deckschicht gebildet wird, eine ahnliche Zusam- 
mensetzung wic das Pulver zur Bildung der katalytischen 
Schicht auf, wobei beide Pulver insbesondere dendritisches 
Kupferpulver aufweisen, und das zweite Pulver insbeson- 
dere als keramischen Anteil Aluminiumoxid aufweist. 
Durch einen derartigen Einsatz von ahnlichen Zusammen- 
setzungen fur die Deckschicht und die katalytische Schicht 
ergeben sich ahnliche physikalische Eigenschaften der bei- 
den Schichten, so daB beispielsweise eine gleichmaBige 
Warmeausdehnung gewahrleistet ist, wodurch mechanische 
Spannungen der erfindungsgemaBen Vorrichtung weitge- 
hend verhindert werden konnen. 

Die Erfindung wird nun anhand der beigefugten Zeich- 
nung weiter erlautert. In dieser zeigt 

Fig. 1 eine Teilschnittansicht durch eine erfindungsgemaB 
mit einer Deckschicht beschichtete katalytische Schicht, 
und 

Fig. 2 eine perspektivische Darstellung einer stapelformi- 
gen Anordnung parallel geschalteter Katalysatorschichten. 

In Fig. 1 ist eine erste bevorzugte Ausfuhrungsform der 
erfindungsgemaBen Vorrichtung dargestellL, bei welcher der 
Katalysator als katalytische Schicht 1 ausgebildet ist. Die in 
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Fig. 1 dargestellte Vorrichtung ist rotationssymmetrisch um 
die Achsc A ausgebildet, so daB in Fig. 1 nur die linkc 
Halfte der bevorzugten Ausfuhrungsform der erfindungsge- 
maBen Vorrichtung dargestellt ist. Die Vorrichtung weist ei- 
nen mittig ausgcbildeten Durchbmch 3 auf, durch wclchcn 5 
ein Reaktionsgemisch in der mittels des Pfeils P dargestell- 
ten Richtung durch die Vorrichtung hindurchtuhrbar ist. Auf 
die katalytischc Schicht 1 ist cine Dcckschicht 2 aufge- 
bracht, welche im Bereich des Durchbruchs 3 dicker, und in 
radial weiter auBen liegenden Bereichen der katalytischen 10 
Schicht 1 dunner ausgebildet ist. 

Durch Aufeinanderstapeln der in Fig. 1 dargestellten Vor- 
richtungen erhalt man einen Stapelreaktor, wobei die hierbei 
fluchtenden Durchbriiche 3 einen EinlaBkanal fur das einzu- 
fuhrende Reaktionsgemisch bilden. Die Vorrichtungcn wer- 15 
den fernerderart aufeinandergestapelt, daB jeweils zwischen 
zwei Deckschichten 2 ein Verteilungskanal 4 entsteht (von 
weichem, da in Fig. 1 nur cine Vorrichtung dargestellt ist, lc- 
diglich die untere Halfte gezeigt ist), welcher von dem Ein- 
laBkanal 3 abzweigt. Zu diesem Zwecke weist die katalyti- 20 
sche Schicht 1 in ihrem AuBenbereich einen Schulterbereich 
la auf. Man erkennt, daB in diesem Schulterbereich la auch 
die Deckschicht 2 eine Stufe 2a bildet. Die genannten Ver- 
teilungskanale 4 entstehen dadurch, daB jeweils zwei der 
dargestellten Schichten 1 jeweils mit den Stufcn 2a aufein- 25 
anderliegend aufeinander gestapelt werden. 

Um der katalytischen Schicht 1 eine bessere mechamsche 
Stabiiitat und/oder verbesserte Warmclcitung zu verleihen, 
wird das Katalysatormaterial in eine Tragerstruktur ver- 
preBt. Bei dieser Tragerstruktur handelt es sich um eine 30 
netzartige Matrix, die durch Vermischen wenigstens eines 
Katalysatorpulvers mit dendritischem Kupfer in Pulverform 
und Verpressen dieses Gemisches erhalten wird. Beim Ver- 
pressen bildet das dendritische Kupfer eine netzartige Ma- 
trixstruktur, in welche die Katalysatorkorner "cingebaut" 35 
sind. Das dendritische Kupferpulver laBt sich auch bei ei- 
nem relativ geringen Massenanteil des Kupferpulvers zur 
Gesamtmassc der katalytischen Schicht 1 leicht zu einem 
Netz zusammenpressen bzw. versintern, hat eine groBe 
Oberflache und ist selber katalytisch aktiv. Durch die Ver- 40 
wendung von dendritischem Kupferpulver wird deshalb ein 
stabilisierendes, fixierendes und warmeverteilendes Netz im 
Mikrometerbereich erhalten. 

Auch die Deckschicht 2 weist vorteilhafter Weise als 
Hauptbestandteil dendritisches Kupferpulver, und als kcra- 45 
mischen Anteil Aluminiumoxid auf. Ein diese Bestandteile 
aufweisendes Pulver wird vor oder wahrend dem PreBvor- 
gang zur Hcrstellung der katalytischen Schicht auf das erste 
Pulver zur Hcrstellung der katalytischen Schicht bzw. die 
wenigstens teilweise verpreBte katalytische Schicht aufge- 50 
bracht. Durch wei teres Verpressen laBt sich anschlieBend 
eine Deckschicht in den gewunschten Bereichen der kataly- 
tischen Schicht aufbringen. Entsprechend ihrer Dicke ver- 
mindert bzw. verhindert die Deckschicht 2 eine Reaktion 
(Diffusion) zugefuhrter Edukte an der Oberflache der kata- 55 
lytischen Schicht 1. Man erkennt, daB die Deckschicht 2 im 
Bereich des EinlaBkanals 3 relativ dick ausgebildet ist. Hier- 
durch wird eine Diffusion und somit eine katalytische Reak- 
tion in diesem Bereich weitgehend vermieden. Im Gegen- 
satz hierzu kann bei einem Durchstromen der Verteilungska- 60 
nalc 4 das zugefiihrte Reaktionsprodukt die in diesem Be- 
reich relativ diinn ausgebildete Deckschicht 2 aufgrund von 
Diffusionseffekten durchqueren und in steuerbarer bzw. ge- 
wunschter Weise mit der katalytischen Schicht 1 reagieren. 
Das reagierte Reaktionsgemisch bzw. hierdurch entstehende 65 
Reaktionsprodukte treten nach der katalytischen Reaktion 
an der AuBenseile lb der katalytischen Schicht 1 radial aus 
dieser aus. 
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Zur Schaffung einer kompakten Bauweise fur derartige 
Vorrichtungcn zur Diirchfiihrung einer katalytischen Reak- 
tion wird das von dem Reaktionsgemisch zu durchflieBende 
Katalysatorvolumen auf mehrere Schichten aufgeteilt, die 
jedoch nicht ncbcncinandcr, sondcrn hintercinandcr bzw. 
parallel geschaltet angeordnet sind. Eine derartige Anord- 
nung ist in Fig. 2 dargestellt, und zeigt eine Vielzahl von 
aufcinandcrlicgcndcn katalytischen Schichten 10, 10', wel- 
che einen Stapelreaktor 20 bilden, wobei die in der Zeich- 
nung obenliegenden Schichten zur besseren Veranschauli- 
chung der Wirkungs weise beabstandet zueinander darge- 
stellt sind. 

Die katalytischen Schichten 10 weisen Kanale 12, 14, 14', 
16 zum Leiten von Edukten und Produkten der katalytischen 
Reaktion auf. In dem in Fig. 2 dargestellten Ausfuhrungs- 
beispiel sind in jeder katalytischen Schicht 10, 10' im we- 
sentlichen parallel zu den Langskanten verlaufende Durch- 
briiche 12 vorgeschen, wobei die Durchbriiche 12 uberein- 
anderliegender katalytischer Schichten 10, 10* im wesentli- 
chen deckungsgleich zueinander angeordnet sind und somit 
einen durch den gesamten Stapel 20 von oben nach unten 
durchgehenden EinlaBkanal fur die Edukte des Reaktionsge- 
misches bilden. Je nach Verwendung der Stapelanordnung 
wird durch die Durchbriiche 12 ein spezifisches Reaktions- 
gemisch geleitet. Die EinlaBrichtung des Reaktionsgcrni- 
sches ist mittels Pfeilen E symbolisiert. 

Im Falle der Verwendung des dargestellten Stapelreaktors 
als Wasserstoffreaktor umfafit das Reaktionsgemisch Alko- 
hol, insbesondere Methanol, sowie chemisch gebundenen 
Wasserstoff, vorteilhafter Weise in Form von Wasser. Im 
Falle der Verwendung des Stapelreaktors 20 in einer soge- 
nannten H2-Shift-Reaktion zur Veningerung von Kohlen- 
monoxid unter Freisetzung von Kohlendioxid umfaBt das 
Reaktionsgemisch Kohlenmonoxid und Wasserstoff. Im 
Falle des Einsatzes im Bereich der Kohlenmonoxid-Oxida- 
tion umfaBt das Reaktionsgemisch ein CO-haltiges Gas so- 
wie ein Orhaltiges Gas. Bei der Verwendung des Stapelre- 
aktors bzw. Katalysatorstapcls 20 in einem katalytischen 
Brenner umfaBt das Reaktionsgemisch ein brennbares Edukt 
sowie ein (Vhaltiges Gas. Die Durchbriiche 12 jeder zwei- 
ten katalytischen Schicht 10 stehen mit im wesentlichen par- 
allel zur Flachenausdehnung der katalytischen Schichten 10 
verlaufenden Verteilungskanalen 14 in Verbindung, die we- 
nigstens einen Teil des durch die Durchbriiche 12 eintreten- 
den Reaktionsgemisches in das Inncrc der Katalysator- 
schicht 10 ableiten. Hierdurch wird ein Teil des durch die 
Durchbriiche 12 eintretenden und durch den Stapel 20 ge- 
fuhrten Reaktionsgemisches in jeder zweitcn katalytischen 
Schicht durch die Verteilungskanale 14 in das Innere der 
beiden angrenzenden katalytischen Schichten 10, 10' abge- 
leitet, wodurch eine Parallelschaltung der uberein anderlie- 
gend angeordnetcn Katalysatorschichtcn rcalisicrt ist. 

In dem dargestellten Ausfuhrungsbeispiel sind je katalyti- 
scher Schicht 10, 10' zwei raumlich getrennte Durchbriiche 
12 vorgesehen. Durch Einleitung eines Reaktionsgemisches 
in beide Durchbriiche 12 bzw. den jeweils durch diese gebil- 
deten Fiihrungskanal kann eine gewiinschte katalytische Re- 
aktion besonders schnell und/oder gleichmaBig durchge- 
flihrt werden. 

Entlang der Querkanten der katalytischen Schichten 10, 
10' sind analog zu den Durchbruchcn 12 ausgebildete wei- 
tere Durchbriiche 16 angeordnet, die ebenfalls im wesentli- 
chen senkrecht zur Ftachenausdehnung jeder katalytischen 
Schicht 10, 10 1 verlaufende Fuhrungskanale bilden, die bei 
ubereinandergelegten katalytischen Schichten 10, 10' je- 
weils deckungsgleich mit den Durchbriichen 16 der dariiber 
bzw. darunter liegenden katalytischen Schicht 10, 10' zu lie- 
gen kommen. Die Durchbruche 16 jeder zweiten katalyti- 
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schen Schicht Iff stehen mit Sammelkanalen 14' in Verbin- 
dung, die aus dcr jewcils dariibcr und darunlcr licgenden ka- 
talytischen Schicht 10 austretende Reaktionsprodukte sam- 
meln und in Querrichtung den Durchbriichen 16 bzw. dem 
durch diesc gcbildclcn Fuhrungskanal zufuhren, iiber wcl- 5 
chen die Reaktionsprodukte durch den Stapel 20 abgeleitet 
werden (Pfeil A). 

Um zu vermciden, daB es bcrcits beim Durchstromen dcr 
Durchbruche 12 bzw. des durch diese gebildeten Fuhrungs- 
kanals zu einem Abreagieren des Reaktionsgemisches 10 
kommt, sowie zur Gewahrleistung eines gleichmaBigen Ab- 
reagierens des Reaktionsgemisches entlang der Verteilungs- 
kanale 14 sind sowohl die Durchbruche 12 als auch die Ver- 
teilungskanale 14 mit einer Deckschicht bzw. Diffusions- 
schicht 2 selektivcr Dickc ubcrdeckt. Dicsc Deckschicht 2 15 
ist in Fig, 2 lediglich fur die oberste katalytische Schicht 10 
mittels Schraffur dargestellt. Wie bereits ausfuhrlich be- 
schrieben, kann durch Vorschcn eincr dcrartigen Deck- 
schicht 2 auf den katalytischen Schichten 10, 10' eine 
gleichmaBige katalytische Reaktion uber die katalytische 20 
Scheibe 10, 10' bzw. den gesamten Stapelreaktor 20 gewahr- 
leistct werden. 


6 

weiteren Verpressen unterzogen wird. 
6. Vcrfahrcn nach Anspruch 5, dadurch gekennzeich- 
net, daB das zweite Pulver eine dem ersten Pulver ahn- 
liche Zusammensetzung aufweist, wobei das erstc und 
das zweite Pulver insbesondere als HaupLbcstandtcil 
dendritisches Kupferpulver aufweisen, und das zweite 
Pulver insbesondere als keramischen Anteil Alumini- 
umoxid aufweist. 

Hierzu 1 Seite(n) Zeichnungen 
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1. Vorrichtung zur Durchfuhrung einer katalytischen 
Reaktion, insbesondere einer Reformierung, einer CO- 
Oxidation odcr eincs katalytischen Brennens, untcr 
Durchleitung eines geeigneten Reaktionsgemisches 
durch einen Katalysator (1, 10, 10', 20), dadurch ge- 30 
kennzeichnet, daB der Katalysator (1, 10, 10\ 20) we- 
nigstens teilweise von einer Deckschicht (2) zur ortli- 
chen Verminderung und/oder Vermeidung eines Abrea- 
gierens des Reaktionsgemisches vor seiner Durchlei- 
tung durch den Katalysator (1, 10, 10', 20) ausgebildct 35 
ist. 

2. Vorrichtung nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zcichnet, daB der Katalysator wenigstens cine groBfla- 
chige katalytische Schicht (1, 10, 10') aufweist, durch 
welche das Reaktionsgemisch unter Druckabfall hin- 40 
durchpreBbar ist. 

3. Vorrichtung nach Anspruch 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die katalytische Schicht (1, 10, 10') mit 
wenigstens einem, insbesondere mittig ausgebildeten 
Durchbruch (3, 12) vorgeschen ist, wobei die Deck- 45 
schicht (2) im Bereich des Durchbruchs (3, 12) relativ 
dick, und in den ubrigen Bereichen, an welchen das Re- 
aktionsgemisch in die katalytische Schicht eintritt, re- 
lativ diinn ausgebildet ist. 

4. Vorrichtung nach Anspruch 3, dadurch gekenn- 50 
zeichnet, daB niehrere ubereinander gesuipelte katalyti- 
sche Schichten (1) vorgesehen sind, wobei die Durch- 
bruche (3, 12) zur Bildung wenigstens eines Eingangs- 
kanals miteinander fluchten, und zwischen den Schich- 
ten von dem Eingangskanal abzweigende Verteilungs- 55 
kanale (4, 14) ausgebildet sind. 

5. Verfahren zum Aufbringen einer Deckschicht auf 
einen Katalysator, insbesondere zur Herstellung einer 
Vorrichtung nach einem der vorstehenden Anspriiche, 
wobei aus mindestens einem Katalysatorpulver durch 60 
Verpressen cin einen Formkorpcr bildende diinnc und 
stark komprimierte Schicht gebildet wird, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB ein zur Bildung der Deckschicht ge- 
eignetes zweites Pulver vor oder wahrend dem Ver- 
pressen auf das erste Pulver bzw. den wenigstens zum 65 
Teil komprimierten Formkorper aufgebracht wird, und/ 
oder das zweite Pulver nach dem Verpressen auf den 
komprimierten Formkorper aufgebracht und einem 
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